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北西方向の陸地では 2年が経過した現在でも 1 µSv/hを超える空間線量が観測される。多数の核
種が放出されており、溶融し気密性を失った燃料から希ガス Xe-135、分子状の I-131 などがま






海洋汚染にも大量の放射性物質が流れ込んでいる。特に福島事故 1 から 4 号機の冷却水を取
 4 
り込んでいた港湾内には、2011 年 4 月、2 号機タービン建屋地下から電源ケーブルトレンチと
いう坑道を通って高濃度(Cs-137で約 109 Bq/L)の滞留水が漏れ出した。現在、漏えいは停止し
ているものの、 近になって地下水を経由した海への新たな漏えいが懸念されている。港湾内の
海水では 100 Bq/Lのオーダーの Cs-137が検出されており、一般河川が 0.1 Bq/Lのオーダーで





































核種 核実験[1] TMI-2[2] CHE-4[3] 1F[4] 
I-131 675,000 0.00056 1,760 160 
Sr-90 622 放出されず 10 0.14 
Cs-134 放出されず 放出されず 47 18 

























Cs-134 は安定核種である Cs-133 の中性子捕獲で生成する。Cs-133 は核分裂で生成する。
Cs-137は核分裂生成物であり、核分裂収率は大きい。したがって Cs-134と Cs-137の放射能比






Cs-137 は 94.4%の確率で娘核種の Ba-137m にベータマイナス崩壊し、γ線を放出する。この
Ba-137mは半減期が 2.5分と比較的長いため、核異性体と呼ばれる。 





























放射性 Srの内、原発事故や核実験で問題とされるのは質量数が 89と 90の同位体である。こ
の二つの核種は分析に適した長い半減期をもつ。Sr-89(半減期 51 日)と Sr-90(半減期 28.78 年)
は共にβ線放出核種である。Sr-89はベータマイナス崩壊すると 99.99038%の確率でイットリウ
ム 89(Y-89)となるが、これは安定核種である。このため、Sr-89 はγ線をほとんど放出しない。
Sr-90は 100%の確率でベータマイナス崩壊すると放射性のイットリウム 90(Y-90、半減期 2.67
日)となる。娘各種の Y-90もβ線放出核種であり、99.9885%で Y-90の基底状態に遷移するため
γ線をほとんど放出しない。Sr-89、Sr-90、Y-90の 大β線エネルギーは約 1500 keV、540 keV、
2200 keVである。 
初め Sr-90のみが存在する試料でも、Sr-90が崩壊するにつれて、次第に Y-90が蓄積する。
やがて Y-90 の生成と崩壊が釣り合い、短期的には Y-90 の個数の変化がなくなる。これを永続





	 以上述べたように、ヨウ素 131(I-131、半減期 8日)などの短半減期核種はすでに崩壊したが、
















































鉛厚さは 10 cmである。 










	 Cs-134は、数多くのガンマ線を放出するが、 も放出割合の高い 605 keVのガンマ線は、環
境中で強度の高い 214Biの 609 keVのガンマ線とピークの裾が重なるため、放射能の定量には
795 keVのガンマ線を使った。このガンマ線も近くに Cs-134の 802 keVのガンマ線、214Bi の
806 keVのガンマ線があるため、バックグランドの決定には注意を要する。また、609 keVと
795 keVはカスケードガンマ線であるため、1,401 keVにサムピークが生じる。 
	 放射能が強いときは、この補正は重要である。Cs-134は、662 keVのガンマ線で定量するが、
 14 
試料が Ag-110mを含む場合は、94%の放出割合の 657 keVのガンマ線とピークの一部が重なる

























核種 （半減期） β線のエネルギー(keV)と放出割合 γ線のエネルギー(keV)と放出割合 









Cs-137 (30.1671 y) 514 (94.4%) 
1,176 (5.6%) 
662 (84.99%) 


































































210Pb (22.20 y) 16.6 (84.0%) 
63.1 (16.0%) 
47 (4.25%) 
210Bi (5.012 d) 
1,162 (100.0%)   
40K  (1.25x109 y) 

















れたこと、検出された放射性物質の中で Cs-137 の半減期が も長いことから、血中 Cs-137 濃
度を種々の比較の基準とし、放射能はもっとも飛散が大きかった 3月 15日にさかのぼって物理
的崩壊による減衰の補正を行った。 
	 各臓器と血中の Cs-137放射能濃度の関係を図 2.3に示す。体内に取り込まれた放射性物質は
いったん血流へ入ること、放射性セシウムが全臓器で検出されたこと、検出された放射性物質の


















肝臓の Ag-110m濃度と血中濃度との相関はなかった。土壌中の Ag-110m濃度は Cs-137濃度の
1/10～1/20 程度だが、臓器中の濃度はほぼ同じであった。ウシの肝臓は銀集積の標的臓器であ
ることがわかった。 
川内村のウシの歯の中のセシウム濃度の比較を図 2.2.4に示す。福島県川内村(1Fから約 20 














Cs-134(563, 569, 605, 796, 802keV)と Cs-137(662 keV)が、腎臓から Te-129m(695 keV)、肝臓から
Ag-110m(658, 678, 707, 744, 764, 818, 885 keV)のガンマ線が検出されている。ただし Te-129m(730 








































図 2.2.4	 旧警戒区域内で空間線量率 10 µSv/h 以下の地域で捕獲された離





































る。Ra-226 は 1600 年の長半減期核種であり、天然に存在している。ウラン系列に属し、壊変
によって Pb-214や Bi-214などのベータ線放出核種が生じる。Pb-214や Bi-214は 20分程度の
 23 
短半減期の核種であり、これらが直接硬組織内に蓄積し妨害することはなく、親核種の Ra-226









濃度を調節すれば沈殿しない。K-40 と放射性セシウムは、炭酸塩として Sr を沈殿させれば分
離できる。 
後にストロンチウムからイットリウムを分離し、放射能の成長曲線を測定する。Sr-89が存
在する試料を気体検出器で測定する場合、初期放射能が Sr-89 と Sr-90 によるもので、成長後









表 3.2.1	 使用した試薬 
試薬 濃度、純度等 
蒸留水  
発煙硝酸 密度 1.52 g/cm3、硝酸 90~97 wt% 
濃硝酸 電子工業用硝酸、硝酸 61 wt% 
1M硝酸 上記濃硝酸を 10倍に希釈 
濃アンモニア水 有害金属測定用、アンモニア 27~30 wt% 
アンモニア水 上記濃アンモニア水を 6倍に希釈 
炭酸アンモニウム 蒸留水に飽和するまで溶解させた 
酢酸 10 Mに蒸留水で調製 
酢酸アンモニウム 7 Mに蒸留水で調製 
クロム酸ナトリウム 1.5 Mに蒸留水で調製 
Srキャリア SrCO3(>99.9 %)1.685 gを 100 mLに溶解 
Baキャリア BaCO3(>99.9 %)1.437 gを 100 mLに溶解 
Feキャリア FeCl3(>99.9 %)3 gを 100 mLに溶解 



















サンプルを石英るつぼに入れ 150℃で 2 時間乾燥させ乾燥質量を記録した。450℃で灰化し、
灰質量を記録した。この温度では有機物は炭化するが完全には揮散しない(図 3.2.1)。遠沈管に
灰を移し、再度質量を測定した。10 mLの濃硝酸と 1 mLの Srキャリアを加え、灰を溶解させ








































































図 3.2.4)。遠心分離したのち(図 3.2.5)、上澄みを除去した。水 10 mLを加え沈殿を溶解した(図
3.2.6)。発煙硝酸(90~97 wt%)20 mLを氷で冷却しながら加えた(図 3.2.7)。この割合でほぼ 70 





図 3.2.3 希釈熱で発熱するので、氷水で冷却しつつ発煙硝酸を加える。 
 
 










図 3.2.5 遠心分離すると溶液中に舞っていた沈殿が底に固まる。 
 
 




図 3.2.7 発煙硝酸 20 mLを加えた状態。溶液が濁っており沈殿が生じている。 
 
 














Sr沈殿に水 10 mLを加え溶かした。酢酸 1 mL、酢酸アンモニウム 1 mL、Baキャリア





剰のクロム酸イオンを除くため、上澄みに濃アンモニア水 1 mL(図 3.2.12)と飽和炭酸アン







図 3.2.10 酢酸などを加え 20 mLにした状態。無色透明。 
 
 



















炭酸ストロンチウムにイットリウム標準液 2 mL(1 mg/mL)を加える。イットリウムは量が多
いとろ過が困難になるので少量とした。1 M硝酸で 10 mLとし、アンモニア水溶液で塩基性に

























ステンレス製試料皿(直径 25 mm、高さ 6 mm)にろ紙を入れ(図 3.3.1)、同じ直径に切り出






図 3.3.1 線源。カプトンで覆う前。 
 
 





Sr-90 を含む試料中では Sr-90 の崩壊によって Y-90 が蓄積する(付録参照)。非密封の Sr-90
線源を用いて Sr-90 線源を作成し、Y-90 放射能の成長を観測した例を図 3.3.3 に示す。調製方
法によって、それぞれの核種の初期放射能が異なる。まず Y沈殿では、Y(OH)3を沈殿させた際
に必ず Sr-90を巻き込む形で沈殿するため、溶解、再沈殿による精製をしたかどうかで、Y沈殿
に含まれる Sr-90の量が変化する。再沈殿をせずに計数した場合の Y-90放射能の変化を図 3.3.4
に示す。大部分の Y-90が崩壊してしまった後(図 3.3.4の 20日より後)も、高い計数率が維持さ
れている。本研究で用いた低バックグランドガスフロー検出器の BG計数は 0.13 cpmであるが、










図 3.3.3 Y-90をスカベンジした試料から作成した SrCO3沈殿のβ線計数率の時間変化。理論曲
線のパラメータは𝜏!" = ∞、𝜏! = 2.671 (日)、𝜀!"𝐴! Sr!" = 1390 (cpm)、𝜀!𝐴! Sr!" = 1900 (cpm)、




図 3.3.4 Y沈殿のβ線計数率の時間変化。理論曲線のパラメータは𝜏!" = ∞、𝜏! = 2.671 (日)、






図 3.3.5 精製した Y沈殿のβ線計数率の時間変化。理論曲線のパラメータは𝜏!" = ∞、𝜏! = 2.671 





日本アイソトープ協会製 Sr-90標準線源を用いて較正を行った(図 3.3.7)。 
まず非密封 Sr-90 線源を適当な濃度に調製し、これを用いて標準線源を模擬した線源を 4 つ
作り(図 3.3.8)、ガスフローカウンタで計数した。4つの線源はそれぞれ異なる体積の溶液をしみ
こませた。放射平衡が成立していることを確認したのち、計数率と体積の関係を得た(図 3.3.9)。
標準試料は 50 (Bq)の放射能で、計数率が 784.4 (cpm)だった。非密封線源は図 3.3.9の直線から
1323.6 (cpm/mL)となるので、Sr-90濃度を 84.4 (Bq/mL)と決定した。 
次に既知放射能の非密封線源を添加し、SrCO3 として作成した計数用試料の計数率と添加放








図 3.3.7 アイソトープ協会製密封 Sr-90線源。Sr-90を吸着させたろ紙(直径 46 mm)の上に厚
み約 1 mg/cm2のポリエステル、約 5 mg/cm2のアルミが貼り付けてある。 
 
 
図 3.3.8 Sr-90線源。東洋ろ紙 5C(直径 46 mm)に Sr-90溶液をしみこませ、 




図 3.3.9 ろ紙にしみこませた体積と計数率の関係 
 
 





軸は捕集した沈殿の質量を沈殿部の面積(直径 1.7 cmの円)で割った試料厚みである。 
β線は荷電粒子であり透過力が弱いため、ろ紙上に捕集した沈殿の厚みにより大きく減速され
る。β線エネルギーは 大エネルギーから 0 まで連続分布しており、一部の低エネルギーのβ線
は減速の結果停止してしまう。したがって沈殿の厚みが増すと計数率は減少する。計数率 cと厚
み xの関係は経験的に次の式で表される。 
𝑐 ∝ exp −𝑥/𝑅    
ここで Rは飛程と呼ばれる量で、β線 大エネルギーEと次の経験式が知られている。 
𝑅 = 407𝐸
!.!"   𝐸 < 1  MeV
542𝐸 − 133  (𝐸 > 1  MeV) 
ただし R の単位は mg/cm2、E の単位は MeV である。この経験式を用いると、Sr-90 と Y-90
の飛程 RSrと RYは、 
𝑅!" = 175  mg/cm! 
𝑅! = 1092  mg/cm! 
である。 









3.4誘導結合プラズマ(Inductively Coupled Plasma, ICP)発光分析法 
	 試料溶液を Arプラズマ中に導入して励起、イオン化し、放出される光子を検出する機器分析



































微量成分であり、Ca の 1000 分の 1 程度の濃度と予想されるため、マトリックスマッチングを
とった。リン酸や鉄など様々な物質を含むため、標準添加法を用いた。アルカリ土類元素である
Ca、Sr、Baは 0.1 ppb(= ng/g)まで定量できる。 











ランド(0.13 cpm)以上の計数率が得られている。図 3.5.1に Sr-90濃度分布を Cs-137濃度
分布と合わせて示す。サンプルは、川内村で採取した 2 頭（ウシ C、D）、富岡町の 1
頭（ウシ E）、大熊町(1F立地町)の 1頭（ウシ F）、およびコントロール（ウシ G）ある。 
個体別にみると、ウシ Gは比較的低濃度(<15 Bq/kg ash)であったチェルノブイリ原発事
故、および大気圏内核実験時のヒト歯中の Sr-90濃度は 10 Bq/kg ash程度であり、畜産試
験場の牛はこれと同レベルだから、大気圏内核実験のフォールアウトに由来する成分と考え
られる。 
























図 3.5.1 ウシの歯、顎骨中の Cs-137、Sr-90の放射能濃度。ウシ C、Dは旧警戒区域内で
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Sr-90 を含む試料の放射能の時間変化は化学分離から測った時間𝑡における Sr-90、Y-90 の放
射能を𝐴 Sr!" 、𝐴 Y!" とすると、次の式が成り立つ。 
d
dt
𝐴 Sr!" = −𝐴 Sr!" ln 2 /𝜏!" 
d
dt
𝐴 Y!" = −𝐴 Y!" ln 2 /𝜏! + 𝐴 Sr!" ln 2 /𝜏!" 
ここで𝜏!"と𝜏!はそれぞれの半減期である。この微分方程式を解くと、 
𝐴 Sr!" = 𝐴! Sr!" 2!!/!!" 
𝐴 Y!" = 𝐴! Y!" 2!!/!! +
𝜏!"
𝜏!" − 𝜏!
𝐴! Sr!" 2!!/!!" − 2!!/!!  
ここで𝐴! Sr!" と𝐴! Y!" はそれぞれの初期放射能である。 
この試料を測定時間 T で測定する場合、Sr-90 の半減期は測定時間に比べて非常に長いが、
Y-90 の半減期は測定時間と同じくらいになり、測定中の減衰を考慮しなければならない場合が
ある。Sr-90と Y-90からのβ線計数𝐶!"と𝐶!は 
𝐶!" = 𝜀!"𝐴 Sr!" 𝑇 




= 𝜀!𝐴! Y!" 𝑇2!!/!!𝑓 𝜏!,𝑇 +
𝜏!"
𝜏!" − 𝜏!






! → 1   𝑇 ≪ 𝜏   
と表される。ここで𝜀!"と𝜀!はそれぞれのβ線の検出効率である。試料全体からの計数  
𝐶!"#は、 


























図 A1	 NaI検出器によるガンマ線スペクトルの一例 
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Ba試料中の放射能 
	 Ba試薬中には Raが含まれている。BaCO3(>99 %) 250 gを HPGe検出器で測定した結果を


































図 A3 Fe沈殿のβ線計数率の時間変化。理論曲線のパラメータは𝜏!" = ∞、𝜏! = 2.671 (日)、






図 A4	 Fe でスカベンジした SrCO3 沈殿のβ線計数率の時間変化。理論曲線のパラメータは
𝜏!" = ∞、𝜏! = 2.671 (日)、𝜀!"𝐴! Sr!" = 699 (cpm)、𝜀!𝐴! Sr!" = 752 (cpm)、𝜀!𝐴! Y!" = 0 
(cpm)。計数時間 T = 15分で半減期補正はしていない。計数誤差はマーカーに隠れている。 
 
